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S A M T N V A T T I N G
H e t  w o r d t  d e  l a a t s t e  j a r e n  s t e e d s  m e e r  g e b r u i k e l i j k  o m  g e m e -
t e n  r t j n t g e n - d ' i f f r a k t i  e  i  n t e n s i t e i t e n ,  b e s t e m d  v o o r  d e  n a u w k e u r i g e
b e p a l  i n g  v a n  k r i s t a l s t r u k t u r e n ,  t e  c o m i g e r e n  v o o r  t h e r m i  s c h
d i f f u s e  v e r s t r o o i  i n g  ( T D S ) .  D e z e  c o r u e c t j e s  z i i n  z e e r  b e l a n g r i  j k
w a n n e e r  m e n ,  b e h a l v e  ' i n  d e  p o s i t i e s ,  t e v e n s  i s  g e i n t e r e s s e e r d
i n  d e  t e m p e r a t u u r  p a r a m e t e r s  v a n  d e  a t o m e n .  H o g e  n a u w k e u r i g h e i d ,
e n  d u s  e l i m i n a t ' í e  v a n  s y s t e m a t ' i s c h e  f o u t e n ,  i s  i n  h e t  b i j z o n d e r
v e r e i  s t  v o o r  d e  b e s t u d e r i  n g  v a n  d e  e l  e k t r o n e n d i  c h t h e . i  d s v e r d e l  i n g ,
o m  n a  t e  k u n n e n  g a a n  h o e  d e z e  v o o r  g e b o n d e n  a t o m e n  v e r s c h i l t
v a n  e e n  s u p e r p o s i t i e  v a n  d ' i c h t h e d e n  v o o r  n i e t  g e b o n d e n  a t o m e n .
D o o r  v e r s c h i l l e n d e  a u t e u r s  ( C o c h r a n  &  P a w l e y ,  1 9 6 4 ;  C o c h r a n ,
1 9 6 9 ;  R o u s e  &  C o o p e r ,  1 9 6 9 ;  S t e v e n s ,  1 9 7 4 )  z i j n  u i t d r u k k i n g e n
v o o r  d e  T D S  c o r r e c t i e  a f g e l e i d .  E c h t e r  i n  a l  d e z e  u j t d r u k k i n g e n
w o r d e n  a l  l e e n  a c o u s t j s c h e  t a k k e n  b e s c h o u w d  i  n  d e  " ' l  o n g - w a v e "
b e n a d e r i n g ,  w e l k e  i n h o u d t  d a t ,  a f g e z i e n  v a n  e e n  l i n e a i r  v e r l o o p  v a n
d e  f r e k w e n t j e s  m e t  d e  g o ' l f v e c t o r  k ,  k o r t g o l v ' i g e  a c o u s t i s c h e  v i b r a -
t i e s  z ' i c h  g e d r a g e n  a 1 s  l a n g g o l v i g e .  V o o r  d e z e  v i b r a t i e s  g e l d t
d a t  a l l e  a t o m e n  i n  d e  c e l  z i c h  b e w e g e n  i n  d e  z e l f d e  r i c h t i n g
e n  m e t  d e z e l f d e  a m p l i t u d e .  D e  " 1 o n g - w a v e  T D S "  k a n  b e r e k e n d  w o r d e n
u i  t  b ' i j v o o r b e e l d  e l a s t i s c h e  c o n s t a n t e n .  I n  e e n  w e r k e l  i j k  k r i s t a l
k u n n e n  d e  ( c o m p ' l e x e )  a m p ' l i  t u d e  v e k t o r e n  v a n  v e r s c h i l  I  e n d e  a t o m e n
i n  d e z e l f d e  c e l  e e n  o n g e l i j k e  g r o o t t e ,  r i c h t i n g  e n  f a s e  h e b b e n .
D o o r  H e l m h o l d t  ( 7 9 7 5 )  w e r d  o n d e r z o c h t  w e l k e  f o u t e n  i n  d e
v e r s c h i l d ' i c h t h e d e n  o n t s t a a n  a l s  g e v o l g  v a n  d e  v e r w a a r l o z i n g  v a n
T D S  c o r r e c t i e s .  H i j  p a s t e  e v e n a l  s  d e  b o v e n g e n o e m d e  a u t e u r s  d e
l o n g - w a v e  b e n a d e r i n g  t o e ,  e n  k w a m  t o t  d e  t a m e l i j k  g e r u s t s t e l l e n d e
c o n c l u s t ' e  d a t  d e  v e r w a a r l o z i n g  v a n  T D S  c o r r e c t ' i e s  g e e n  n o e m e n s -
w a a r d i g e  i n v l o e d  o p  d e  a t o o m  p o s i t i e s  h e e f t ,  d a t  h e t  g r o o t s t e
d e e l  v a n  h e t  T D S  e f f e c t  t e r e c h t  k o m t  i n  d e  s c h a a l f a c t o r  e n  Í n  d e
t e m p e r a t u u r  p a r a m e t e r s ,  e n  d a t  f o u t e n  r ' n  d e  v e r s c h i l d i c h t h e d e n
k l e i n  z i j n .
H e t  h o o f d d o e l  v a n  h e t  o n d e r z o e k  b e s c h r e v e n  i n  d i t  p r o e f -
s c h r i f t ' i s  n a  t e  g a a n  i n  h o e v e r r e  H e l m h o l d t ' s  c o n c l u s i e s  m o g e -
f  i j k e r w i j s  z i i n  b e ï n v l o e d  d o o r  d e  g e m a a k t e  b e n a d e r i n g e n  o m t r e n t
rs  for
n  ega te
k '  a n d
I  and  v  f o r
r l l  a t o m s  i n
u n i  t  c e l  I
r29
h e t  k a r a k t e r  v a n  d e  r o o s t e r v i b r a t i e s .  D a a r  e l a s t i s c h e  c o n s t a n t e n
g e e n  ' i n f o r m a t i e  b e v a t t e n  o m t r e n t  d e  f a s e r e l a t i e s  t u s s e n  a m p l i t u -
d e s  v a n  v e r s c h ' i l l e n d e  a t o m e n  v o o r  d e z e l f d e  r o o s t e r v i b r a t i e ,  o m t r e . :
d e  o p t i s c h e  t a k k e n  e n  d e  a c o u s t i s c h e  m o d e s  m e t  g r o t e r e  g o l f v e k t o -
r e n ,  w o r d e n  i n  o n s  w e r k  d e  b e n o d i g d e  g e g e v e n s  v e r k r e g e n  u i t  r o o s -
t e r d y n a m ' i s c h e  b e r e k e n i n g e n .  E r  w o r d t  d a a r t o e  g e b r u i k  g e m a a k t
v a n  e e n  m o d e l  v a n  h a r m o n ' i s c h  t r i l  I  e n d e  s t a r r e  m o l  e c u l e n .  D e  i  n t e r -
a c t ' i e s  t u s s e n  d e z e  m o l e c u l e n  w o r d e n  b e s c h r e v e n  a l s  d e  s o m  v a n
p a a r s g e w ' i j z e  i  n t e r a t o m a ' i r e ' i  n t e r a c t i e s .
In  hoofds tuk  2  word t  een roos terdynarn isch  mode l  beschreven
i n  d e  p s e u d o h a r m o n i s c h e  b e n a d e r i n g  v o o r  e e n  k r i s t a l  b e s t a a n d e
u i t  s t a r r e  m o l e c u l e n ,  u i t g a a n d e  v a n  d e  r e e d s  l a n g  b e k e n d e  t h e o r i e
v o o r  a t o m a i r e  k r i s t a l l e n  ( z i e  b i j v .  M a r a d u d i n  e t  a 1 . ,  1 9 6 3 ) .
D e  u i t d r u k k i n g e n  w o r d e n  g e g e v e n  v o o r  d e  t r a n s l a t i e  ( T ) ,  l i b r a t i e
( L )  e n  d e  s c h r o e f t e n s o r  ( S )  w e l k e  d e  s t a r - l i c h a a m  v ' i b r a t i e s  v a n
m o l e c u l e n  b e s c h r i j v e n .  E r  w e r d  e e n  c o m p u t e r  p r o g r a m m a  g e s c h r e v e n ,
g e b a s e e r d  o p  d e  i n  d ' i t  h o o f d s t u k  b e s c h r e v e n  t h e o r i e ,  d a t  d e  d y n a -
m ' i s c h e  m a t r i x  e n  z i  j n  e i g e n v e k t o r e n  e n  e i g e n w a a r d e n  b e r e k e n t
u i t g a a n d e  v a n  d e  s t a t i s c h e  k r i s t a l s t r u k t u u r  e n  e e n  s e t  a t o o m -
a t o o r n  i n t e r a c t i e  f u n c t ' i e s .  D i t  p r o g r a m m a  i s  b e k n o n t  b e s c h r e v e n
' i n  a p p e n d ' i x  C .
In  hoofds tuk  3  t ^ ro rden de  fo rmules  voor  de  eers te  en  tweede
o r d e  T D S  i n t e n s i t e i t s v e r d e l i n g e n  a f g e l e i d .  M e t  n a m e  d e  e e r s t e
o r d e  T D S  p i e k t  t e r  p l a a t s e  v a n  d e  B r a g g  m a x i m a ,  d o o r d a t  d e  a m p l i -
t u d e s  v a n  d e  a c o u s t i s c h e  r o o s t e r v i b r a t ' i e s  o n e i n d i g  g r o o t  r ^ r o r d e n
v o o r  g o l f v e k t o r e n  k  n a d e r e n d  t o t  n u l ,  D ' i e n t e n g e v o i g e  w o r d t  d e
T D S  b i j d r a g e  a a n  d e  g e m e t e n  r e f l e c t i e s  n i e t  g e ë l i m i n e e r d  n e t
d e  n o r m a l e  o n d e r g r o n d  c o r r e c t i e  p r o c e d u r e .  D e  a f g e l e i d e  f o r m u l e s
l a t e n  z ' i e n  d a t  d e  e e r s t e  o r d e  T D S  o n g e v e e r  e v e n r e d ' i g  i s  m e t  T
e n  l s l ' ,  e n  d e  t w e e d e  o r d e  T D S  m e t  T 2  e n  l l l t .  D i t  b e t e k e n t  d a t
i n  h e t  b i j z o n d e r  b i j  h o g e  t e m p e r a t u r e n  e n  v o o r  h o g e  o r d e  r e f l e c -
t i e s  g r o t e  c o r r e c t ' i e s  n o o d z a k e ' l  i j k  k u n n e n  z i  j n .  E r  w o r d t  a a n g e -
g e v e n  h o e  d e z e  c o r r e c t i e s  i n  p r i n c i p e  k u n n e n  w o r d e n  u i t g e v o e r d .  D e
f o r m u l e s  u i t  d ' i t  h o o f d s t u k  e n  d e  n u m e r i e k e  i n t e g r a t i e  p r o c e d u r e ,
1 3 0
b e s p r o k e n  i n  h e t  v o l g e
ter  p rogramma dat  in  h
H o o f d s t u k  4  b e s p r
a t o o r n  p o t e n t i a a i  f u n c t
t e r d y n a m i  s c h e  b e r e k e n  i  r
a a n  d e  n u m e r i e k e  i n t e g r
v a n  d e  r o o s t e r v i b r a t i e s
S  t e n s o r e n ,  i n  v e r b a n d
a m p l i t u d e s  b i j  k = 0 .  E e r
v o o r  v e r d e r e  b e r e k e n i n g
b e r e k e n d e  e n  e x p e r i r n e n t
k w e n t i  e s  e n  g e 1  u  i d s s n e l  I
d e  p o s i t i e s  v a n  d e  w a t e r
k e u z e  v a n  d e  p o s i t i e s  v c
u i t  b i j v o o r b e e l d  n e u t r o r
d e  u i t k o m s t  v a n  d e  b e r ^ e k
f u n c t i e s .  l , í e t  d e  g e k o z
b i n d i n g e n  d i s p e r " s i e  r e
m e t  ( s c h a a r s e )  e x p e r i n r e n
g o ï  v i g e  r o o s t e r v i  b r a t i e s
k a n  w o r d e n  v e r k r e g e n .  D e
l a t e n  i n  k w a n t i t a t i e v e  z
d e  b e r e k e n d e  d i s p e r s j e  c L
r e d e l i j k  o v e r e e n  m e t  d e  e
H e t  e e r s t e  d e e l  v a n
v a n  e e r s t e  o r d e  T D S  c o r r e
a n d e r i n g  i n  d e z e  c o r r e c t i
r i n g e n  i n  h e t  r o o s t e r d y n a r
d e  i n v l o e d  d a a r v a n  o p  d e  :
b e n a d e r d e  r o o s  t e r d y n a r n i  s c l
e n  d e  o p z e t  v a n  d e  k l e i n s l
k e n  i n  p a r . 5 . 6 .  I n  e e r s t e
v a n  d e  a c o u s t i s c h e  v i b r a t i
v e r a n d e r i n g e n  i n  d e  p a r a n e
sche cons tan ten
tussen amPf  i  tu -
l rv i  bra t ' i  e,  omtrent
'o te re  go l fvek to-
" k r e g e n  u ' i t  r o o s -
ru i  k  gemaakt
l e c u l e n .  D e  i n t e r -
I  s  d e  s o m  v a n
rode l  beschreven
; t a l  b e s t a a n d e
rg  bekende theor i  e
t  a l  . ,  1 9 6 3 )  -
t i  e  ( T ) ,  l . i b r a t i  e
a m  v i b r a t ' i e s  v a n
gramma geschreven,
: o r i e ,  d a t  d e  d Y n a -
L r d e n  b e r e k e n t
een se t  a toom-
< n o n t  b e s c h r e v e n
eers te  en  tweede
name de eers te
,  doordat  de  amPl  i  
-
nd ' ig  g roo t  v ro rden
levo l  ge  word t  de
:ë l  im ' ineerd  rne t
a f g e ' l e i d e  f o r m u l  e s
: n r e d i g  i s  m e t  T
.  D i  t  b e t e k e n t  d a t
r  h o g e  o r d e  r e f l e c -
n .  E r  w o r d t  a a n g e -
w o r d e n  u i t g e v o e r d '  l =
r tegra t ' ie  Procedu re  '
b e s p r o k e n  i n  h e t  v o l g e n d e  h o o f d s t u k ,  z i j n  v e r w e r k t  i n  e e n  c o m p u -
t e r  p r o g r a m m a  d a t  i n  h e t  k o r t  i s  b e s c h r e v e n  i n  a p p e n d - i x  D .
H o o f d s t u k  4  S e s p r e e k t  d e  k e u z e  v a n  e e n  g e s c h i k t e  s e t  a t o o m -
a t o o r n  p o t e n t i a a l  f u n c t j e s  e n  e n k e l e  b i j z o n d e r h e d e n  v a n  d e  r o o s -
t e r d y n a m i s c h e  b e r e k e n i n g e n .  E r  r v o r d t  r n e t  n a m e  a a n d a c h t  b e s t e e d
a a n  d e  n u m e r i ' e k e  i n t e g r a t i e  o v e r  g o l f v e c t o r e n  k  v a n  d e  b i j d r a g e n
v a n  d e  r o o s t e r v i b r a t ' i e s  a a n  d e  T D S  i n t e n s i t e i t  e n  d e  T ,  L  e n
S  t e n s o r e n ,  i  n  v e r b a n d  m e t  d e  s  i  n g u l  a r i t e i  t  v a n  d e  a c o u s t ' i s c h e
a m p l i t u d e s  b i j  k = 0 .  E e n  g e s c h i k t e  s e t  a t o o m - a t o o m  p o t e n t i a l e n
v o o r  v e r d e r e  b e r e k e n i n g e n  w e r d  g e k o z e n  d o o r  v e r g e l i j k i n g  v a n
berekende en  exper in ren te l  e  waarden voor  Raman en i  n f ra rood f re -
k w e n t i e s  e n  g e l u ' i d s s n e l h e d e n .  B i j  d e z e  b e r e k e n i n g e n  w e r d e n  t e v e n s
d e  p o s ' i t i e s  v a n  d e  w a t e r s t o f a t o m e n  g e v a r i e e r d .  H e t  b l e e k  d a t  d e
k e u z e  v a n  d e  p o s ' i t i e s  v o o r  d e z e  a t o m e n ,  a 1 s  d e z e  n j e t  b e k e n d  z i j n
u i t  b i j v o o r b e e l d  n e u t r o n e n d i f f r a c t i e ,  s o m s  e v e n  b e l a n g r i j k  i s  v o o r
d e  u i t k o m s t  v a n  d e  b e r e k e n i n g e n  a l s  d e  k e u z e  v a n  d e  p o t e n t i a a l
f  unc t i  es .  l , le t  de  gekozen func t i  es  werden voor  twee ver -
b i  n d i  n g e n  d  i  s p e r s  i e  r e l  a t i  e s  b e r e k e n d .  V : r . g e ' l  i  j  k i  n g
m e t  ( s c h a a r s e )  e x p e r i r n e n t e l e  g e g e v e n s  l a a t  z i e n  d a t  v o o r  l a n g -
g o l  v i g e  r o o s t e r v i b r a t ' i e s  e e n  g o e d e  k w a n t i  t a t i e v e  o v e r e e n s t e m r n i n g
k a n  w o r d e n  v e r k r e g e n .  D e  r e s u l t a t e n  v o o r  d e  k o r t g o l v i g e  v i b r a t i e s
l a t e n  i n  k w a n t i t a t i e v e  z i n  t e  w e n s e n  o v e r .  D e  a l g e r n e n e  v o r m  v a n
d e  b e r e k e n d e  d i s p e r s i e  c u r v e n  k o m t  e c h t e r  i n  d e  m e e s t e  g e v a l l e n
r e d e l i j k  o v e r e e n  m e t  d e  e x p e r i m e n t e l e  c u r v e n .
H e t  e e r s t e  d e e l  v a n  h o o f d s t u k  5  b e s c h r i j f t  d e  b e r e k e n i n g
v a n  e e r s t e  o r d e  T D S  c o r r e c t i e s  v o o r  n a f t a l e e n  b i j  1 0 0  K .  D e  v e r -
a n d e r i n g  i n  d e z e  c o r r e c t i e s  a l s  g e v o l g  v a n  v e r s c h i l l e n d e  b e n a d e -
r i n g e n  i n  h e t  r o o s t e r d y n a m i s c h e  m o d e l  w o r d e n  b e s p r o k e n ,  a l s m e d e
d e  i n v l o e d  d a a r v a n  o p  d e  s t r u k t u u r  p a r a m e t e r s ,  D e  t o e g e p a s t e
b e n a d e r d e  r o o s t e r d y n a m i s c h e  m o d e l l e n  z i j n  g e g e v e n  i n  p a r .  5 . 2
e n  d e  o p z e t  v a n  d e  k l e i n s t e  k w a d r a t e n  v e r f i j n i n g e n  w o r d t  b e s p r o -
k e n  i n  p a r .  5 . 6 .  I n  e e r s t e  i n s t a n t ' i e  w o r d e n  a l l e e n  T D S  b i j d r a g e n
v a n  d e  a c o u s t i s c h e  v i b r a t ' i e s  b e s c h o u w d .  I n  t a b e l  5 - 5  w o r d e n  d e
v e r a n d e r i n g e n  i n  d e  p a r a r n e t e r s  g e g e v e n  t e n g e v o l g e  v a n  h e t  t o e -
1 3 1
v o e g e n  v a n  d e  ( b e n a d e r d e )  T D S  i n t e n s ' i t e ' i t e n  a a n  d e  B r a g g  i n t e n -
s i t e i t e n .  D e  r e s u l t a t e n  v e r k r e g e n  m e t  h e t  " e x a k t e "  s t a r - l ' i c h a a m
m o d e l  t o n e n  a a n  d a t ,  w a n n e e r  g e e n  T D S  c o r r e c t i e s  w o r d e n  u í t g e -
v o e r d ,  d e  f o u t e n  i n  d e  a t o o m  p o s i t i e s  v e r w a a r l o o s b a a r  k l e i n  z i j n ,
z o a l  s  e e r d e r  w e r d  g e c o n c ' l  u d e e r d  u  i  t  H e l m h o l  d t ' s  1  o n g - w a v e  b e r e -
k e n i n g e n .  D e  f o u t e n  i n  d e  s c h a a l f a c t o r  e n  d e  t r a n s l a t i e  t e n s o r
T  z i j n  e c h t e r  a a n z i e n f i j k .  M e t  n a m e  i s  h e t  b e l a n g r i j k  d a t  d e  o p -
t r e d e n d e  f o u t e n  n i e t  g e l i j k  z i j n  v o o r  l a g e  e n  h o g e  o r d e  v e r f i i -
n i n g e n .  H e t  b l i j k t  d a t  e e n  g r o o t  d e e l  v a n  d e  f o u t e n  i n  d e  s t r u k -
tuur  parameters  en  de  schaa l  fac to r  v ro rden geë l  im i  neerd  wanneer
T D S  c o r r e c t i e s  w o r d e n  u i t g e v o e r d  m e t  h e t  l o n g - w a v e  m o d e l .  E e n
v e e l  b e t e r e  b e n a d e r i n g  v a n  d e  " e x a k t e "  T D S  c o r r e c t ' i e s  r ^ r o r d t
e c h t e r  v e r k r e g e n  w a n n e e r  d e  v a r i a t i e  v a n  d e  v i b r a t i e  f r e k w e n t ' i e s
m e t  d e  g o l f v e c t o r  k  o p  d e  j u i s t e  w i j z e  i n  r e k e n i n g  w o r d t  g e b r a c h t ,
t e r w i j l  d e  e i g e n v e k t o r e n  n o g  w o r d e n  b e n a d e r d  m e t  d e  l o n q - w a v e
t h e o r i e .  D e  b ' i j d r a g e  v a n  d e  o p t i s c h e  t a k k e n  v a n  d e  d i  s p e r s i e
r e l a t i e s  a a n  d e  T D S  c o r r e c t ' i e s  b l  i j k t  z o  k l e i n  t e  z i j n  d a t  d e z e
g e r u s t  k a n  u r o r d e n  v e r w a a r l o o s d .  B e r e k e n i n g  v a n  d e  t w e e d e  o r d e
T D S  o p  b a s i s  v a n  h e t  " e x a k t e "  s t a r  l i c h a a m  m o d e l ,  z o a l s  w o r d t
b e s p r o k e n  ' i  n  h e t  I  a a t s t e  d e e l  v a n  h e t  h o o f d s  t u  k ,  b l  ' i j  k t  z o '  n
t i  j d r o v e n d e  p r o c e d u r e  t e  z i i n  d a t  d ' i t  i n  d e  p r a k t ' i j k  n a u w e l  i i k s
u i t v o e r b a a r  i s .  V o o r  t w e e  r e f l e c t i e s  z i i n  w e  e r  s l e c h t s  i n  g e -
s l a a g d  d e  t w e e d e  o r d e  T D S  i n t e i i s i t e i t s v e r d e l i n g  v o o r  e e n  b e p e r k t
g e b i e d  r o n d o m  d e z e  r e f l e c t i e s  t e  b e r e k e n e n  v o l g e n s  d e
e x a k t e  e n  d e  l o n g - w a v e  m e t h o d e .  U ' i t  d e  r e s u l t a t e n  b l i j k t  d a t
h e t  l o n g - w a v e  m o d e l  h e t  p ' i e k e n  v a n  d e  t w e e d e  o r d e  T D S  t e r  p l a a t s e
v a n  d e  r e c i p r o k e  r o o s t e r p u n t e n  i n  h o g e  m a t e  o v e r d r i j f t .  A l s  g e v o l c
h i e r v a n  w o r d t  d e  t w e e d e  o r d e  T D S  c o r r e c t i e  a a n z i e n l i j k  t e  g r o o t
b e r e k e n d .  H e t  I  i  j k t  d a a r o r n  ,  z o l a n g  d e  r e k e n t e c h n ' i s c h e  r n o g e l  i  j k -
h e d e n  n j e t  v e r d e r  s t r e k k e n  d a n  d e  l o n g - u r a v e  t w e e d e  o r d e  T D S ,  b e t e r
i n  h e t  g e h e e l  g e e n  t w e e d e  o r d e  c o r r e c t ' i e s  u i t  t e  v o e r e n .
T e n s l o t t e  w o r d t  i n  h o o f d s t u k  6  n a g e g a a n  i n  h o e v e r r e  e e n
e e n v o u d i g  m o d e ' l ,  d a t  d e  k o p p e f  i n g  v a n  m o l e c u l a i r e  b e w e g i n g  v e r -
w a a r l o o s t  d o o r  v o o r  h e t  b e s c h o u w d e  m o l e c u u l  e e n  s t a t i o n a i r e  o m g e v ' '
a a n  t e  n e m e n ,  i n  s t a a t  i s  a m p l i t u d e s  e n  f r e k w e n t i e s  v a n  m o l e c u l a i r ' .
132
s t a r  l i c h a a m  t r i l l i n
t a t i e v e  o v e r e e n s t e m m
b e r e k e n d e  w a a r d e n  b l
t e g e n  g e v e n  d e  e n e r g
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m i s c h e  b : r e k e n i n g  e e n
v a n  h e t  k r . i s t a l .
r  de  Bragg ' in ten-
( te "  s ta r - l  i chaam
e s  w o r d e n  u i t g e -
oo  sbaar  k l  e i  n  z ' i j  n  '
s  1  ong-wave bere-
, r a n s l  a t i  e  t e n s o r
a n g r i i k  d a t  d e  o P -
h o g e  o r d e  v e r f i i -
; o u t e n  ' i n  d e  s t r u k -
I  im i  neerd  wanneer
- w a v e  m o d e l .  E e n
r rec t ' ies  word t
i  brat ' i  e f  rekwent i  es
. e n ' i n g  w o r d t  g e b r a c h t '
m e t  d e  
' l o n q - w a v e
r a n  d e  d i  s P e r s ' i e
i n  t e  z i j n  d a t  d e z e
ln  de  tweede orde
o d e l ,  z o a l s  w o r d t
t u k ,  b l  i i k t  z o ' n
p r a k t i j k  n a u w e f  i i k s
I  e r  s l e c h t s  
' i n  g e -
i n g  v o o r  e e n  b e P e r k t
v o l g e n s  d e
I  ta ten  b l  ' i  i  k t  da t
:  o r d e  T D S  t e r  P l a a t s e
o v e r d r i  j f t .  A l s  g e v o ' i  -
a a n z  i e n l  ' i i  k  t e  g r o o t
t e c h n i  s c h e  l r o g e l ' i j  k -
t w e e d e  o r d e  T D S '  b e t e ' '
r i  t  te  voeren.
r n  i n  h o e v e r r e  e e n
: u l a ' i r e  b e w e g i n g  v e r -
I  e e n  s t a t i o n a i r e  o m g Ê '
e k w e n t i  e s  v a n  m o l  e c u l  ' ' '
s t a r  l ' i c h a a m  t r i l l i n g e n ' i n  k r i s t a l l e n  t e  b e s c h r i j v e n .  D e  k w a n t i -
ta t ieve  overeens temming  tussen  exper imente le  n  met  d ' i t  mode l
berekende  waarden  b l i i k t  noga l  onbevred igend  te z i jn .  Daaren-
t e g e n  g e v e n  d e  e n e r g i e  p r o f i e l e n  a l s  f u n c t i e  v a n  t r a n s l a t ' i e  e n
r o t a t ' i e  u i t w i j k i n g e n  v a n  d e  m o l e c u l e n  u i t  h u n  e v e n w i c h t s p o s ' i t i e
een  goede  i nd ruk  van  de  an i  so t rop i  e  van  de  mo l  ecuu l  t r i  I  I  i  ngen
en  van  de  tempera tuura fhanke l i i khe id  daarvan .  Tevens  b rengen
de  p ro f ie len  een  even tuee l  anharmon isch  ka rak te r  van  de  t r i l l ' i ngen
-  o f  i n  andere  woorden  -  een  on toere ikendhe id  van  de  harmon ische
benader ing  aan  he t  l Í ch t .  Toepass ' ing  van  he t  ve reenvoud jgde  mode l
kan  nu t t i g  z i j n  om voora fgaand  aan  een  u i tgebre ' i de  roos te rdyna-
m' ische b, . rekeni  ng een i  nz ' icht  te  kr i  jgen i  n  het  dynami sche gedrag
v a n  h e t  k r i s t a l .
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